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(57) Die vorliegende Anmeldung betrifft eine hoch- 
weiBe, biaxial orientierte Polyesterfolie mit mindestens 
einer Basisschicht aus Polyesterrohstoff. Die Basis- 
schicht der erfindungsgemaBen Polyesterfolie enthalt 
zusatzlich ein Cycioolefincopolyrner (COC) in einer 
Menge von 2 bis 60 Gew.-%, ein WeiBpigment in einer 
Menge von 0,1 bis 25 Gew.-% und ggf. einen optischen 
Aufhelier in einer Menge von 0 bis 5 Gew.-%, bezogen 
auf das Gewicht der Basisschicht. Dabei soli die Glas- 



ubergangstemperatur des COCs im Bereich von 70 bis 
270 °C liegen. Die Folie eignet sich besonders zur Ver- 
packung von licht- und/oder I uftempfind lichen Nah- 
rungs- und GenuBmitteln oderfurden Einsatz im indu- 
strieellen Bereich, z.B. bei der Hersteliung von Prage- 
folien oder als Etikettenfoiie, oder fur Bildaufzeich- 
nungspapiere, Druckbogen oder magnetische Aufr 
zeichnungskarten oder zur Verarbeitung auf schnelllau- 
fenden Maschinen zum Wickeln, Metallisieren, Drucken 
oder Kaschieren. 
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Beschreibung 

[0001] Die vorliegende Erfindung betrifft eine hochweiBe, biaxial orientierte Polyesterfolie, die mindestens eine 
Schicht umfasst, welche einen Polyesterrohstoff, ein Cycloolefincopolymer (COC), mindestens ein WeiBpigment und 
s optional einen optischen Aufheiler enthalt. Die Erfindung betrifft ferner ein Verfahren zur Hersteilung der Polyesterfolie 
sowie ihre Verwendung. 

[0002] WeiBe, biaxial orientierte Polyesterfolien sind nach dem Stand derTechnik bekannt. Diese nach dem Stand 
der Technik bekannten Folien zeichnen sich entweder durch eine gute Herstellbarkeit, eine gute Optik oder durch ein 
akzeptables Verarbeitungsverhalten aus. 

io [0003] In der DE-A 2 353 347 wird ein Verfahren zur Hersteilung einer ein- oder mehrschichtigen, milchigen Poly- 
esterfolie beschrieben, das dadurch gekennzeichnet ist, dass man ein Gemisch ausTeilchen eines linearen Polyesters 
mit 3 bis 27 Gew.-% eines Homopolymeren oder Mischpolymeren von Ethylen oder Propylen herstellt, das Gemisch 
als Film extrudiert, den Film abschreckt und durch Verstrecken in senkrecht zueinander verlaufenden Richtungen 
biaxial orientiert und den Film thermofixiert. Nachteilig an dem Verfahren ist, dass bei der Hersteilung der Folie anfal- 

15 lendes Verschnittmaterial, sogenanntes Regenerat, das im Wesentlichen ein Gemisch aus Polyesterrohstoff und Ethy- 
len oder Propylen-Mischpolymer darstellt, nicht mehr fur den Produktionsprozess eingesetzt werden kann, well dadurch 
die Folie gelb wird. Das Verfahren ist damit aber unwirtschaftlich und die mit Regenerat produzierte, gelbliche Folie 
konnte sich am Markt nicht durchsetzen. AuBerdem lasst der mit der Rezeptur erzielte WeiBgrad der Folie noch sehr 
zu wiinschen ubrig. 

20 [0004] In der EP-A 0 300 060 wird eine einschichtige Polyesterfolie beschrieben, die auBer Poiyethylenterephthalat 
noch 3 bis 40 Gew.-% eines kristallinen Propylenpoiymeren und 0,001 bis 3 Gew.-% einer oberflachenaktiven Substanz 
enthalt. Die oberflachenaktive Substanz bewirkt, dass die Anzahl der Vakuolen in der Folie ansteigt und gleichzeitig 
ihre GroBe in gewunschtem MaBe abnimmt. Hierdurch wird eine hohere Opazitat und eine niedrigere Dichte der Folie 
erzielt. Nachteilig an der Folie bleibt weiterhin, dass bei der Hersteilung der Folie anfallendes Regenerat (im Wesent- 

25 lichen ein Gemisch aus Polyesterrohstoff und Propylen-Homopolymer) nicht mehr fur den Produktionsprozess einge- 
setzt werden kann, weil dadurch die Folie gelb wird. Das Verfahren ist damit aber unwirtschaftlich und die mit Regenerat 
produzierte, gelbliche Folie konnte sich am Markt nicht durchsetzen. AuBerdem lasst der mit der Rezeptur erzielte 
WeiBgrad der Folie noch sehr zu wiinschen ubrig. 

[0005] In der EP-A 0 360 201 wird eine mindestens zweischichtige Polyesterfolie beschrieben, die eine Basisschicht 
30 mit f einen Vakuolen enthalt, deren Dichte zwisch en 0,4 und 1 ,3 kg/dm 3 liegtund mindestens eine Deckschicht aufweist, 
deren Dichte groBer als 1,3 kg/dm 3 ist. Die Vakuolen werden durch Zugabe von 4 bis 30 Gew.-% eines kristallinen 
Propylenpoiymeren und anschlieBender biaxialer Streckung der Folie erzielt. Durch die zusatzliche Deckschicht wird 
die Herstellbarkeit der Folie besser (keine Streifenbildung auf der Oberflache der Folie), die Oberflachenspannung 
wird erhoht und die Rauhigkeit der laminierten Oberflache kann verringert werden. Nachteilig bleibt weiterhin, dass 
35 bei der Hersteilung der Folie anfallendes Regenerat (im Wesentlichen ein Gemisch aus Polyesterrohstoff und Propylen- 
Homopolymer) nicht mehr fur den Produktionsprozess eingesetzt werden kann, weil dadurch die Folie gelb wird. Das 
Verfahren ist damit aber unwirtschaftlich und die mit Regenerat produzierte Folie konnte sich . am Markt nicht durch- 
setzen. 

[0006] In der EP-A 0 795 399 wird eine zumindest zweischichtige Polyesterfolie beschrieben, die eine Basisschicht 
40 mit feinen Vakuolen enthalt, deren Dichte zwischen 0,4 und 1 ,3 kg/dm 3 liegt und mindestens eine Deckschicht aufweist, 
deren Dichte groBer als 1 ,3 kg/dm 3 betragt. Die Vakuolen werden durch Zugabe von 5 bis 45 Gew.-% eines thermo- 
plastischen Polymers zum Polyesterrohstoff in der Basis und anschlieBender biaxialer Streckung der Folie erzielt. Als 
thermoplastische Polymere werden u.a. Polypropylen, Polyethylen, Polymethyl-Penten, Polystyrol oder Polycarbonat 
genannt, wobei Polypropylen das bevorzugte thermoplastische Polymer ist. Durch die zusatzliche Deckschicht wird 
45 die Herstellbarkeit der Folie besser (keine Streifenbildung auf der Oberflache der Folie), die Oberflachenspannung 
wird erhoht und die Rauhigkeit der laminierten Oberflache kann den jeweiligen Erfordemissen angepasst werden. Eine 
weitere Modifizierung der Folie in der Basisschicht und/oder in den Deckschichten mit WeiB-Pigmenten (in der Regel 
TiO s ) und/oder mit optischen Aufhellern ermoglicht die Anpassung der Folieneigenschaften an die jeweiligen Anwen- 
dungserfordernisse. Nachteilig bleibt weiterhin, dass bei der Hersteilung der Folie anfallendes Regenerat (im Wesent- 
so lichen ein Gemisch aus Polyesterrohstoff und dem additiven Rohstoff) nicht mehr fur den Herstellprozess eingesetzt 
werden kann, weil dadurch die Folie undefiniert in der Farbe verandert wird, was in hohem MaBe unerwunscht ist. Das 
Verfahren ist damit unwirtschaftlich und die mit Regenerat produzierte Folie konnte sich am Markt nicht durchsetzen. 
AuBerdem lasst der mit der Rezeptur erzielte WeiBgrad der Folie zu wiinschen ubrig. 

[0007] In der DE-A 195 40 277 wird eine ein- oder mehrschichtige Polyesterfolie beschrieben, die eine Basisschicht 
55 mit feinen Vakuolen enthalt, deren Dichte zwischen 0,6 und 1 ,3 kg/dm 3 liegt und eine Doppelbrechung in der Ebene 
aufweist, die von -0,02 bis 0,04 reicht. Die Vakuolen werden durch Zugabe von 3 bis 40 Gew.-% eines thermoplasti- 
schen Harzes zum Polyesterrohstoff in der Basis und anschlieBender biaxialer Streckung der Folie erzielt. Als ther- 
moplastische Harze werden u.a. Polypropylen, Polyethylen, Polymethyl-Penten, cyclische Olefin-Poiymere, Polyacryl- 
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harze, Polystyro! Oder Polycarbonat genannt, wobei Polypropylen und Polystyrol bevorzugte Rohstoffe sind. Durch 
Einhait der angegebenen Grenzen fur die Doppelbrech ung der Folie zeichnet sich die beanspruchte Folie insbesondere 
durch eine uberiegene ReiBfestigkeit und uberiegene Isotropieeigenschaften aus. Nachteilig bieibt jedoch, dass bei 
der Herstellung der Folie anfallendes Regenerat nicht mehr fur den Produktionsprozess eingesetzt werden kann, weil 
s dadurch die Folie undefiniert in der Farbe verandert wird, was sehr unerwunscht ist. Das Verfahren ist damit unwirt- 
schaftlich und die mit Regenerat produzierte Folie konnte sich am Markt nicht durchsetzen. AuBerdem lasst der mit 
der Rezeptur erzielte WeiBgrad der Folie zu wunschen ubrig. 

[0008] Die Aufgabe der vorliegenden Erfindung bestand darin, eine hochweiBe, biaxial orientierte Polyesterfolie be- 
reitzustellen, die sich durch eine verbesserte Hersteilbarkeit, d.h. geringe Herstellkosten auszeichnet. Insbesondere 

to soli gewahrleistet sein, dass alles bei dem HerstellprozeB immanent anfallendes Verschnittmaterial (Regenerat) in 
einer Menge von 10 bis 70 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht der Folie, wieder fur den Herstellprozess ein- 
gesetzt werden kann, ohne dass dabei die physikalischen und optischen Eigenschaften der mit Regenerat hergestellten 
Folie nennenswert negativ beeinfluBt werden. Insbesondere soil durch die Regeneratzugabe keine nennenswerte 
Gelbfarbung der Folie auftreten. 

15 [0009] Diese Aufgabe wird erfindungsgemaB durch eine hochweiBe, biaxial orientierte Polyesterfolie mit mindestens 
einer Basisschicht aus Polyesterrohstoff gelost, deren kennzeichnende Merkmale darin zu sehen sind, dass zumindest 
die Basisschicht zusatziich ein Cycloolefincopolymer (COC) in einer Menge im Bereich von 2 bis 60 Gew.-%, ein 
WeiBpigment in einer Menge. im Bereich von 0,1 bis 25 Gew.-% und einen optischen Aufheiler in einer Menge im 
Bereich von 0 bis 5 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Basisschicht enthalt, wobei die Glasubergangstemperatur 

20 des Cycloolefincopoiymeren (COC) im Bereich von 70 bis 270 °C liegt. 

[0010] Unter einer hochweiBen, biaxial orientierten Polyesterfolie im Sinne der vorliegenden Erfindung wird eine. 
solche Folie bezeichnet, die einen WeiBgrad von mehr als 80 %, bevorzugt von mehr als 85 % und besonders bevorzugt 
von mehr als 90 %, aufweist. Des Weiteren betragt die Opazitat der erfindungsgemaBen Folie mehr als 55 %, bevorzugt 
mehr als 60 % und besonders bevorzugt mehr als 65 %. 

25 [0011] Zur Erzielung des gewunschten WeiBgrades der erfindungsgemaBen Folie soli die Menge an COC in der 
Basisschicht groBer als 2 Gew.-% sein, andernfalls ist der WeiBgrad kleiner als 70 %. Ist die Menge an COC anderer- 
seits groBer als 60 Gew.-%, dann lasst sich die Folie nicht mehr wirtschaftlich herstellen, da sie sich nicht mehr ver- 
fahrenssicher verstrecken lasst. 

[0012] Weiterhin ist es notwendig, dass die Glasubergangstemperatur des eingesetzten COCs groBer als 70 °C ist. 
. 30 Andernfalls, wenn die Glasubergangstemperatur des eingesetzten COCs kieiner als 70 °C ist, ist das Rohstoffgemisch 
schlecht verarbeitbar, weil es sich nur noch schlecht extrudieren laBt. Der gewunschte WeiBgrad wird nicht mehr er- 
reicht und das eingesetzte Regenerat fuhrt zu einer Folie, die zu einer erhohten Gelbfarbung neigt. 1st andererseits 
die Glasubergangstemperatur des ausgew&hlten COCs groBer als 270 °C, dann wird sich die Rohstoffmischung im 
Extruder nicht mehr ausreichend homogenisieren lassen. Dies hat dann eine Folie mit unerwunscht inhomogenen 
35 Eigenschaften zur Folge. 

[0013] In der bevorzugten Ausfuhrungsform der.erfindungsgemaBen Folie liegt die Glasubergangstemperatur der 
verwendeten COCs in einem Bereich von 90 bis 250 °C und in der besonders bevorzugten Ausfuhrungsform in einem 
Bereich von 110 bis 220 °C. 

[0014] Uberraschenderweise wurde gefunden, dass durch den Zusatz eines COCs in der vorstehend beschriebenen 
" 40 Weise eine weiBe, opake Folie hergestellt werden kann. 

[0015] Entsprechend der Menge und der Art des zugegebenen COCs kann der WeiBgrad und die Opazitat der Folie 
exakt eingestellt und den jeweiligen Anforderungen angepasst werden. Durch diese MaBnahme ist es weitgehend 
moglich, auf andere gangige weiB- und opakmachende Additive weitgehend zu verzichten. 

[0016] Alle diese beschriebenen Merkmale waren nicht vorhersehbar. Dies urn so mehr, da COCs zwar offensichtiich 
45 mit Poiyethylenterephthalat weitgehend inkompatibel sind, bekanntlich aber mit ahnlichen Streckverhaltnissen und 
Strecktemperaturen orientiert werden wie Poiyethylenterephthalat. Unter diesen Voraussetzungen hatte der Fachmann 
erwartet, dass bei diesen Herstellbedingungen keine weiBe, opake Folie produziert werden kann. 
[0017] In den bevorzugten und den besonders bevorzugten Ausfuhrungsformen zeichnetsich die erfindungsgemaBe 
Folie durch einen hohen/bzw. durch einen besonders hohen WeiBgrad und eine hohe/bzw. durch eine besonders hohe 
so Opazitat aus, wobei die Farbanderung der Folie durch die Regeneratzugabe auSerst gering bieibt. 

[0018] Die erfindungsgemaBe Folie ist einschichtig oder mehrschichtig. Einschichtige Ausfuhrungsformen sind wie 
die nachstehend beschriebene COC-haltige Schicht aufgebaut. Mehrschichtige Ausfuhrungsformen sind mindestens 
zweischichtig und umfassen immer die COC-haltige Schicht und zumindest eine weitere Schicht, wobei die COC- 
haltige Schicht die Basisschicht ist, aber zusatziich auch die Zwischen- oder die Deckschicht der mehrschichtigen 
55 Folie bilden kann. In einer bevorzugten Ausfuhrungsform biidet die COC-haltige Schicht die Basisschicht der Folie mit 
mindestens einer, vorzugsweise mit beidseitigen Deckschicht/en, wobei gegebenenfalls einseitig eine oder beidseitig 
Zwischenschichten vorhanden sein kann/konnen. In einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform biidet die COC- 
haltige Schicht auch eine Zwischenschicht der Mehrschichtfolie. Weitere Ausfuhrungsformen mit COC-haltigen Zwi- 
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schenschichten sind funfschichtig aufgebaut und haben neben der COC-haitigen Basisschicht beidseitig COC-haltige 
Zwischenschichten. In einer weiteren Ausfuhrungsform kann die COC-haltige Schicht zusatzlich zur Basisschicht, ein- 
oder beidseitig Deckschicht/en auf der Basis- Oder Zwischenschicht bilden. Die Basisschicht ist im Sinne der vorlie- 
genden Erf indung diejenige Schicht, welche mehr als 50 % bis 1 00 %, vorzugsweise 70 bis 90 %, der Gesamtfoliendicke 
s ausmacht Die Deckschichten sind die Schichten, welche die auBeren Schichten der Folie bilden. 

[0019] Die jeweilige Ausfuhrungsform der Erfindung isteine nicht transparente, opake Folie. Unter nicht transparen- 
ten Folien werden im Sinne der vorliegenden Erfindung solche Folien verstanden, deren Lichtdurchlassigkeit nach 
ASTM-D 1003-77 unter 95 %, vorzugsweise unter 75 %, liegt 

[0020] Die COC-haltige Schicht (die Basisschicht) der erfindungsgemaBen Folie enthalt einen Poly ester rohstoff, 
10 vorzugsweise ein Polyesterhomopolymeres, ein COC sowie gegebenenfalls weitere zugesetzte Additive in jewells 
wirksamen Mengen. Im allgemeinen enthalt diese Schicht mindestens 20 Gew.-%, vorzugsweise 40 bis 96 Gew. -%, 
insbesondere 70 bis 96 Gew. -%, Polyesterrohstoff, bezogen auf das Gewicht der Schicht. 

[0021] Die Basisschicht der Folie enthalt als Polyesterrohstoff einen thermoplastischen Polyester. Dafur geeignet 
sind Polyester aus Ethylenglykol und Terephthalsaure (= Polyethylenterephthalat, PET), aus Ethylenglykol und Naph- 

15 thalin-2,6-dicarbonsaure (=Polyethylen-2,6-naphthalat, PEN), aus 1 ,4-Bis-hydroximethyl-cyclohexan und Terephthal- 
saure (=Poly-1,4-cyclohexandimethylenterephthaiat, PCDT) sowie aus Ethylenglykol, Naphthalin-2,6-dicarbonsaure 
und BiphenyI-4,4'-dicarbonsaure (=Polyethylen-2,6-naphthalatbibenzoat, PENBB). Besonders bevorzugt sind Poly- 
ester, diezu mindestens 90 Mol-%, bevorzugt mindestens 95 Mol-%, aus Ethylenglykol- undTerephthalsaure-Einheiten 
oder aus Ethylenglykol- und Naphthalin^^-dicarbonsaure-Einheiten bestehen. Die restlichen Monomereinheiten 

20 stammen aus anderen aliphatischen, cycloaliphatischen oder aromatischen Diolen bzw. Dicarbonsauren, wie sie auch 
in der Schicht A (A=Deckschicht 1 ) oder der Schicht C (C=Deckschicht 2) einer mehrschichtigen Folie ABC ^Basis- 
schicht) vorkommen konnen. 

[0022] Geeignete andere aliphatische Diole sind beispielsweise Diethylenglykol, Triethylenglykol, aliphatische Gly- 
koie der allgemeinen Formel HO-(CH 2 ) n -OH, wobei n eine ganze Zahl von 3 bis 6 darstellt (insbesondere Propan- 
25 1 ,3-diol, Butan-1 ,4-dioI, Pentan-1 ,5-diol und Hexan-1 ,6-diol) oder verzweigte aliphatische Glykole mit bis zu 6 Kohlen- 
stoff-Atomen. Von den cycloaliphatischen Diolen sind Cyclohexandiole (insbesondere Cyclohexan-1 ,4-diol) zu nennen. 
Geeignete andere aromatische Diole entsprechen beispielsweise der Formel HO-C 6 H 4 -X-C 6 H 4 -OH, wobei X fur -CH 2 -, 
-C(CH 3 ) 2 -, -C(CF 3 ) 2 -, -O-, -S- oder -S0 2 - steht. Daneben sind auch Bisphenole der Formel HO-C 6 H 4 -C 6 H 4 -OH gut 
geeignet. 

30 [0023] Andere aromatische Dicarbonsauren sind bevorzugt Benzoldicarbonsauren, Naphtalindicarbonsauren (bei- 
spielsweise Naphthalin-1,4- oder 1 ,6-dicarbonsaure), Biphenyl-x,x' -dicarbonsauren (insbesondere Biphenyl-4,4'-di- 
carbonsaure), Diphenylacetylen-x : x'-dicarbonsauren (insbesondere Diphenylacetylen-4,4'-dicarbonsaure) oder Stil- 
ben-x,x'-dicarbonsauren. Von den cycloaliphatischen Dicarbonsauren sind Cyclohexandicarbonsauren (insbesondere 
Cyciohexan-1 ,4-dicarbonsaure) zu nennen. Von den aliphatischen Dicarbonsauren sind die (C 3 -C 19 )-Alkandisauren 

35 besonders geeignet, wobei der Alkanteil geradkettig oder verzweigt sein kann. 

[0024] Die Herstellung der Polyester kann z.B. nach dem Umesterungsverfahren erfolgen. Dabei geht man von 
Dicarbonsaureestern und Diolen aus, die mit den ublichen Umesterungskatalysatoren, wie Zink-, Calcium-, Lithium-, 
Magnesium- und Mangan-Salzen, umgesetzt werden. Die Zwischenprodukte werden dann in Gegenwart allgemein 
ublicher Polykondensationskatalysatoren, wie Antimontrioxid oderTitan-Salzen, polykondensiert. Die Herstellung kann 

40 ebenso gut nach dem Direktveresterungsverfahren in Gegenwart von Polykondensationskatalysatoren erfolgen. Dabei 
geht man direktvon den Dicarbonsauren und den Diolen aus. 

[0025] ErfindungsgemaB enthalt die COC-haltige Schicht bzw. die Folie bei einschichtigen Ausfuhrungsform en ein 
Cycloolefincopolymeres (COC) in einer Menge von minimal 2,0 Gew.-%, bevorzugt 4 bis 50 Gew.-%, besonders be- 
vorzugt 6 bis 40 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Schicht bzw. bezogen auf das Gewicht der Folie bei einschich- 

45 tigen Ausfuhrungsformen. Es ist wesentlich fur die vorliegende Erfindung, dass das COC mit dem Polyethylenter- 
ephthalat nicht vertraglich ist und mit diesem keine homogene Mischung in der Schmelze bildet. 
[0026] Cycloolefinpolymere sind Homopolymerisate oder Copolymerisate, welche polymerisierte Cycloolefineinhei- 
ten und gegebenenfalls acyclische Olefine als Comonomer enthalten. Fur die vorliegende Erfindung sind Cycloolefin- 
polymere geeignet, die 0,1 bis 100 Gew.-%, bevorzugt 1 0 bis 99 Gew.-%, besonders bevorzugt 50-95 Gew.-%, jeweils 

50 bezogen auf die Gesamtmasse des Cycloolefinpolymeren, polymerisierte Cycloolefineinheiten enthalten. Bevorzugt 
sind insbesondere Poiymere, die aus den Monomeren der cyclischen Olefine der Formeln I, II, III, IV, V oder VI auf- 
gebaut sind: 

55 



4 



NSDOCID: <EP 1132418A1J_> 



FL.R 




EP 1 132 418 A1 



(i; 




(id 



10 



15 



20 




(III) 



25 



30 




(IV) 



35 



40 




(V) 



45 



50 




(VI) 



55 



[0027] In diesen Formeln sind R 1 , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 , R 6 , R 7 und R 8 gleich oderverschieden und bedeuten ein Wasser- 
stoffatom Oder einen C 1 -C 30 -Kohlenwasserstoffrest; Oder zwei Oder mehrere der Reste R 1 bis R 8 sind cyciisch ver- 
bunden, wobei gleiche Reste in den verschiedenen Formeln gleiche Oder unterschiedliche Bedeutung haben. C r C 30 - 
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Kohlenwasserstoffreste sind beispielsweise lineare Oder verzweigte C r C 8 -Alkylreste, C 6 -C 18 -Arylreste, C 7 -C 20 -Alky- 
lenarylreste Oder cyclische C 3 -C 20 -Alkylreste oder acyclische C 2 -C 20 -Afkenylreste. 

[0028] Gegebenenfalls konnen die COCs 0 bis 45 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmasse des Cyclooiefinpolyme- 
res, polymerisierte Einheiten mindestens eines monocyciischen Olefins der Formel VI i enthalten: 



HCf==CH 

S (CH 2 ) n 



(VII) 



[0029] Hierin ist n eine Zahl von 2 bis 1 0. 

[0030] Gegebenenfalls konnen die COCs 0 bis 99 Gew.-%, bezogen auf die Gesamtmasse an COC, polymerisierte 
15 Einheiten eines acyclischen Olefins der Formel VIII enthalten: 



20 




(VIII) 



25 [0031] Hierin sind R 9 , R 10 , R 11 , und R 12 gleich oder verschieden und bedeuten ein Wasserstoffatom oder C r C 10 - 
Kohlenwasserstoffreste, z.B. einen C r C 8 -Alkylrest oder C 6 -C 14 -Arylrest. 

[0032] Ebenfalls prinzipiell geeignet sind Cycloolefinpolymere, welche durch ringoffnende Polymerisation minde- 
stens eines der Monomere der Formeln I bis VI und anschlieBende Hydrierung erhalten werden. 
[0033] Cycloolefinhomopoiymere sind aus einem Monomeren der Formeln I bis VI aufgebaut. Diese Cycloolefin- 

30 Polymere sind fur die Zwecke der vorliegenden Erfindung weniger geeignet. FurdieZweckedervorliegenden Erfindung 
hingegen sind COCs geeignet, welche mindestens ein Cycioolefin der Formeln I bis VI und zusatzlich acyclische Olef ine 
der Formel VIII als Comonomer enthalten. Dabei sind als acyclische Olefine solche bevorzugt, die 2 bis 20 C-Atome 
aufweisen, insbesondere unverzweigte acyclische Olefine mit 2 bis 1 0 C-Atomen wie beispielsweise Ethylen, Propylen 
und/oder Butylen. Der Anteil polymeristerter Einheiten acyclischer Olefine der Formel VIII betragt bis zu 99 Gew.-%, 

35 bevorzugt 5 bis 80 Gew.-%, besonders bevorzugt 1 0 bis 60 Gew.-%. bezogen auf das Gesamtgewicht des jeweiligen 
COCs. 

[0034] Unter den vorstehend beschriebenen COCs sind insbesondere diejenigen bevorzugt, die polymerisierte Ein- 
heiten polycyclischer Olefine mit Norbornengrundstruktur, besonders bevorzugt Norbornen oder Tetracyclododecen, 
enthalten. Besonders bevorzugt sind auch COCs, die polymerisierte Einheiten acyclischer Olefine, insbesondere Ethy- 
40 |en, enthalten. Wiederum besonders bevorzugt sind Norbomen/Ethylen- und Tetracyclododecen/Ethylen-Copolymere, 
welche 5 bis 80 Gew.-%, vorzugsweise 10 bis 60 Gew.-%, Ethylen enthalten (bezogen auf das Gewicht des Copoly- 
meren). 

[0035] Die vorstehend generisch beschriebenen Cycloolefinpolymeren weisen im aligemeinen Glasubergangstem- 
peraturen zwischen -20 °C und 400 °C auf. Fur die Erfindung sind COCs verwendbar, die eine Glasubergangstempe- 
45 ratur von groBer als 70 °C, vorzugsweise groBer als 90 °C und insbesondere groBer als 110 °C aufweisen. Die Vis- 
kositatszahl (Dekalin, 1 35 °C, DIN 53 728) liegt zweckmaBiger weise zwischen 0,1 und 200 ml/g, bevorzugt zwischen 
50 und 150 ml/g. 

[0036] Die Herstellung der COCs geschieht durch eine heterogene oder homogene Katalyse mit metallorganischen 
Verbindungen und ist in einer Vielzahl von Dokumenten beschrieben. Geeignete Katalysatorsysteme basierend auf 
50 Mischkatalysatoren aus Titan- bzw. Vanadiumverbindungen in Verbindung mit Aluminiumorganylen werden in DD 109 
224, DD 237 070 und EP-A-0 156 464 beschrieben. EP-A-0 283 164, EP-A-0 407 870, EP-A-0 485 893 und EP-A-0 
503 422 beschreiben die Herstellung von COCs mit Katalysatoren, basierend auf ioslichen Metallocenkomplexen. Auf 
die in obengenannten Schriften beschriebenen Herstellungsverfahren von COC wird hiermit ausdrucklich Bezug ge- 
nommen. 

55 [0037] Die COCs werden entweder als reines Granulat oder als granuliertes Konzentrat (Masterbatch) in die Folie 
eingearbeitet, indem das Polyestergranulat oder -pulver mit dem COC bzw. dem COC- Masterbatch vorgemischt und 
anschlieBend dem Extruder zugefuhrt wird. Im Extruder werden die Komponenten weiter vermischt und auf Verarbei- 
tungstemperatur erwarmt. Dabei ist es fur das erf indungsgemaBe Verfahren zweckmaBig, dass die Extrusionstempe- 



6 



vJSDOCID: <EP 1 132418A1_I_> 



EP1 132 418 A1 



raturoberhalb der GlasQbergangstemperaturT g des COCs liegt, im allgemeinen mindestens5 K, vorzugsweise 10 bis 
180 K, insbesondere 15 bis 150 K : uber der Glasubergangstemperatur des COCs. 

[0038] Fur die Zwischenschichten und ggf . die Deckschicht C konnen prinzipiell die gleichen Polymeren verwendet 
werden , wie fur die zuvor beschriebene Basisschicht B. Daneben konnen in dieser Deckschicht auch andere Materialien 
s enthalten sein, wobei dann diese Deckschicht C bevorzugt aus einem Gemisch von Polymeren. einem Copolymeren 
oder einem Homopolymeren, bestehen, welches Ethylen-2,6-naphthalat-Einheiten und Ethylenterephthalat-Einheiten 
enthalten. Bis zu 30 Mol-% der Polymeren konnen aus weiteren Comonomeren (z.B. Ethylen-isophthalat-Einheiten) 
bestehen. 

[0039] Die Basisschicht und die anderen Schichten konnen zusatziich ubliche Additive, wie Stabilisatoren, Antiblock- 
10 mittel und andere Fuller, enthalten. Sie werden zweckmaBig dem Polymer bzw. der Polymermischung bereits vor dem 
Aufschmelzen zugesetzt. Als Stabilisatoren werden beispielsweise Phosphorverbindungen, wie Phosphorsaure oder 
Phosphorsaureester, eingesetzt. 

[0040] Typische Antiblockmitte! (in diesem Zusammenhang auch a!s Pigmente bezeichnet) sind anorganische und/ 
oder organische Partikel, beispielsweise Calciumcarbonat, amorphe Kieselsaure, Talk, Magnesiumcarbonat, Barium- 
15 carbonat, Calciumsulfat, Bariumsulfat, Lithiumphosphat, Calciumphosphat, Magnesiumphosphat, Aluminiumoxid, Li- 
thiumfluorid, Calcium-, Barium-, Zink- oder Mangan-Salze der eingesetzten Dicarbonsauren, RuB, Titandioxid, Kaolin 
oder vernetzte Polymerpartikel, z.B. Polystyrol- oder Acrylat-Partikei. 

[0041] Als Additive konnen auch Mischungen von zwei und mehreren verschiedenen Antiblockmittein oder Mischun- 
gen von Antiblockmittein gleicher Zusammensetzung, aber unterschiedlicher PartikelgroBe gewahlt werden. Die Par- 

20 tikeln konnen den Polymeren der einzelnen Schichten der Folie in den jeweils vorteilhaften Mengen, z.B. als glykolische 
Dispersion wahrend der Polykondensation oder uber Masterbatche bei der Extrusion zugegeben werden. Als beson- 
ders geeignet haben sich Pigment-Konzentrationen von 0 bis 25 Gew.-% erwiesen (bezogen auf das Gewicht der 
jeweiligen Schicht). Eine detaillierte Beschreibung der Antiblockmittelfindet sich beispielsweise in der EP-A-0 602 964.. 
[0042] Zu weiteren Verbesserung des WeiBgrades der Folie enthalt die Basisschicht erf indungsgemaB und/oder ggf. 

25 eine andere zusatzliche Schicht mindestens ein WeiBpigment und optional einen optischen Aufheller. 

[0043] Geeignete WeiBpigmente sind vorzugsweise Titandioxid, Bariumsulfat, Calciumcarbonat, Kaolin, Siliciumdi- 
oxid, wobei Titandioxid und Bariumsulfat bevorzugt sind. 

[0044] DieTitandioxidteilchen konnen aus Anatas oder Rutii bestehen, vorzugsweise uberwiegend aus Rutil, welcher 
im Vergleich zu Anatas eine hohere Deckkraft zeigt. In bevorzugter Ausfuhrungsform bestehen dieTitandioxidteilchen 

30 zu mindestens 95 Gew.-% aus Rutil. Sie konnen nach einem ubiichen Verfahren, z. B: nach dem Chlorid- oder dem 
Sulfat-ProzeB, hergestellt werden. Ihre.Menge in der Basisschicht liegt zweckmaBigerweise im Bereich von 0,1 bis 
25,0 Gew.-%, vorzugsweise von 0,2 bis 23,0 Gew.-%, insbesondere von 0,3 bis 22,0 Gew.-%, bezogen auf das Ge- 
samtgewicht der Basisschicht. Die mittlere TeilchengroBe geeigneter WeiBpigmente ist reiativ klein und liegt vorzugs- 
weise im Bereich von 0,10 bis 0,30 um, gemessen nach der Sedigraphmethode. 

35 [0045] Die Titandioxidteilchen konnen einen Oberzug aus anorganischen Oxiden besitzen, wie er ublicherweise als 
Uberzug fur T10 2 -WeiBpigment in Papieren oder Anstrichmitteln zur Verbesserung der Lichtechtheit eingesetzt wird. 
TiO a ist bekanntlich fotoaktiv. Bei Einwirkung von UV-Strahien bilden sich f reie Radikale auf der Oberflache der Partikel. 
Diese freien Radikale konnen in die Polymermatrix wandem, was zu Abbaureaktionen und Vergtibung fuhrt. Um dies 
zu vermeiden, konnen die Ti0 2 -Partikel oxydisch beschichtet werden. Zu den besonders geeigneten Oxiden fur die 

40 Beschichtung gehoren die Oxide von Aluminium, Silizium, Zink oder Magnesium oder Mischungen aus zwei oder meh- 
reren dieser Verbindungen. Ti0 2 -Partikel mit einem Uberzug aus mehreren dieser Verbindungen werden z. B. in der 
EP-A-0 044 515 und EP-A-0 078 633 beschrieben. Weiterhin kann der Oberzug organische Verbindungen mit polaren 
und unpolaren Gruppen enthalten. Die organischen Verbindungen mussen bei der Herstellung der Folie durch Extrusi- 
on der Polymerschmelze ausreichend thermostabil sein. Polare Gruppen sind beispielsweise -OH; -OR; -COOX; (X = 

45 R 5 H oder Na, R = Alkyl mit 1 bis 34 C-Atomen). Bevorzugte organische Verbindungen sind Alkanole und. Fettsauren 
mit 8 bis 30 C-Atomen in der Alkylgruppe, insbesondere Fettsauren und primare n-Alkanole mit 12 bis 24 C-Atomen, 
sowie Polydiorganosiloxane und/oder Polyorganohydrogensiloxane wie z. B. Polydimethylsiloxan und Poiymethylhy- 
drogensiloxan. 

[0046] Der Uberzug fur dieTitandioxidteilchen besteht gewohniich aus 1 bis 12, insbesondere 2 bis 6 g anorganischer 
50 Oxide und/oder 0,5 bis 3, insbesondere 0,7 bis 1 ,5 g organischer Verbindung, bezogen auf 100 g Titandioxidteilchen. 
Der Uberzug wird ublicherweise auf dieTeilchen in wassriger Suspension aufgebracht. Die anorganischen Oxide kon- 
nen aus wasserioslichen Verbindungen, z. B. Alkali-, insbesondere Natriumnitrat, Natriumsilikat (Wasserglas) oder 
Kieselsaure in der waBrigen Suspension ausgefallt werden. 

[0047] Unter anorganischen Oxiden wie Al 2 0 3 oder Si0 2 sind auch die Hydroxide oder deren verschiedenen Ent- 
55 wasserungsstufen wie z. B. Oxidhydrat zu verstehen, ohne dass man deren genaue Zusammensetzung und Struktur 
kehnt. Auf das Ti0 2 -Pigment werden nach dem Gluhen und Mahlen in waBriger Suspension die Oxidhydrate z. B. des 
Aluminiums und/oder Silicium gefallt, die Pigmente dann gewaschen und getrocknet. Diese Ausfallung kann somit 
direkt in einer Suspension geschehen, wie sie im HerstellungsprozeB nach der Gluhung und der sich anschlieBenden 
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NaBmahlung anfallt. Die Ausfallung der Oxide und/oder Oxidhydratederjeweiligen Metalle erfolgt aus den wasserlos- 
lichen Metallsalzen im bekannten pH-Bereich, fur das Aluminium wird beispielsweise Aluminiumsulfat in waBriger L6- 
sung (pH kleiner 4) eingesetzt und durch Zugabe von waBriger Ammoniaklosung Oder Natronlauge im pH-Bereich 
zwischen 5 und 9, vorzugsweise zwischen 7 und 8,5, das Oxidhydrat gefallt. Geht man von einer Wasserglas- Oder 
Alkalialuminatlosungaus, solltederpH-Wert dervorgelegten~no 2 -Suspension im stark alkalischen Bereich (pH groBer 
8) liegen. Die Ausfallung erfolgt dann durch Zugabe von Mineralsaure wie Schwefelsaure im pH-Bereich 5 bis 8. Nach 
der Ausfallung der Metalloxide wird die Suspension noch 1 5 min bis etwa 2 h geruhrt wobei die ausgefaliten Schichten 
eine Alterung erfahren. Das beschichtete Produkt wird von der waBrigen Dispersion abgetrennt und nach dem Waschen 
bei erhohterTemperatur, insbesondere bei 70 bis 100 °C, getrocknet. 

[0048] Die Folie enthalt gegebenenfalls anstelle von Titandioxid Bariumsulfat als Pigment, wobei die Menge an Ba- 
riumsulfat vorzugsweise im Bereich von 0,1 bis 25 Gew.-%, besonders bevorzugt von 0,2 bis 23 Gew.-%, insbesondere 
von 0,3 bis 22 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der Basisschicht, liegt. Vorzugsweise wird auch das Bariumsulfat 
uber die sogenannte Masterbatch-Technologie direkt bei der Folienherstellung zudosiert. 

[0049] in einer bevorzugten Ausfuhrungsform werden gefallte Bariumsulfat-Typen eingesetzt. Gefalltes Bariumsulfat 
15 erhalt man aus Bariumsalzen und Sulfaten oder Schwefelsaure als feinteiliges farbloses Pulver, dessen KorngroBe 
durch die Fallungsbedingungen zu steuern ist. Gefallte Bariumsulfate konnen nach den ublichen Verfahren, die in 
Kunststoff-Journal 8, Nr. 1 0, 30-36 und Nr. 11 , 36-31 (1974) beschrieben sind, hergestellt werden. 
[0050] Die mittlere TeilchengroBe ist relativ klein und liegt vorzugsweise im Bereich von 0,1 bis 5 u/n, besonders 
bevorzugt im Bereich von 0,2 bis 3 urn, gemessen nach der Sedigraphmethode. Die Dichte des verwendeten Barium- 
20 sulfates liegt zwischen 4 und 5 g/cm 3 . 

[0051] Die Folie enthalt zusatziich optional noch einen optischen Auf heller, wobei der optische Aufheller in Mengen 
von 0 bis 5 Gew.-%, insbesondere von 0,002 ppm bis 3 Gew.-%, besonders bevorzugt von 0,005 ppm bis 2,5 Gew.- 
%, bezogen auf das Gewicht der Basisschicht, eingesetzt wird. Vorzugsweise wird auch der optische Aufheller uber 
die sogenannte Masterbatch-Technologie direkt bei der Folienherstellung zudosiert. 

[0052] Die erfindungsgemaB geeigneten optischen Aufheller sind in der Lage, UV-Strahien im Bereich von 360 bis 
380 nm zu absorbieren und als langerweiliges, sichtbares blauviolettes Licht wieder abzugeben. Geeignete optische 
Aufheller sind Bis-benzoxazoie, Phenylcumarine und Bis-sterylbiphenyle, insbesondere Phenylcumarin, besonders 
bevorzugt sind Triazin-phenylcumarin® Tinopal (Ciba-Geigy, Basel, Schweiz), ® Hostaiux KS (Clariant, Deutschland) 
sowie ® Eastobrite OB-1 (Eastman). Die erfindungsgemaBe Folie enthalt vorzugsweise eine Menge im Bereich von 
30 0,001 0 bis 5 Gew.-% an optischem Aufheller, der in dem kristallisierbaren Thermoplasten losiich ist. 

[0053] Sofern zweckmaBig konnen neben dem optischen Aufheller auch noch in Polyester losliche blaue Farbstoffe 
zugesetzt werden. Als geeignete blaue Farbstoffe haben sich Kobaltblau, Ultramarinblau und Anthrachinonfarbstoffe, 
insbesondere® Sudanblau 2 (BASF, Ludwigshafen, Bundesrepublik Deutschland) erwiesen. 

[0054] Die blauen Farbstoffe werden in Mengen im Bereich von 10 ppm bis 10.000 ppm, insbesondere 20 ppm bis 
35 5.000 ppm, besonders bevorzugt 50 ppm bis 1 .000 ppm, bezogen auf das Gewicht des kristallisierbaren Polyesters 
eingesetzt. 

[0055] ErfindungsgemaB konnen Titandioxid Oder das Bariumsulfat, der optische Aufheller und gegebenenfalls der 
blaue Farbstoff bereits beim Thermoplast-Rohstoffhersteller zudosiert werden oder bei der Folienherstellung uber Ma- . 
sterbatch-Technologie in den Extruder dosiert werden. 

[0056] Besonders bevorzugt ist die Zugabe des Titandioxids oder des Bariumsulfats, des optischen Aufhellers und 
gegebenenfalls des blauen Farbstoffes uber die Masterbatch-Technologie. Die Additive werden in einem festen Tra- 
germaterial voll dispergiert. AlsTragermaterialien kommen derThemnoplastselbst, wiez. B. das Polyethylenterephtha- 
lat, oder auch andere Polymere, die mit dem Thermoplasten ausreichend vertraglich sind, in Frage. 
[0057] Wichtig ist, dass die KorngroBe und das Schuttgewicht des/der Masterbatches ahnlich der KorngroBe und 
dem Schuttgewicht des Thermoplasten ist; so dass eine homogene Verteilung und damit eine homogener WeiBgrad 
und somit eine homogene Opazitat erreicht werden. 
[0058] Die Gesamtdicke der Folie kann innerhalb weiter Grenzen variieren und richtet sich nach dem beabsichtigten 
Verwendungszweck. Die bevorzugten Ausfuhrungsformen der erfindungsgemaBen Folie haben Gesamtdicken von 4 
bis 400 urn, wobei 8 bis 300 urn, insbesondere 10 bis 300 jxm, bevorzugt sind. Die Dicke der gegebenenfalls vorhan- 
50 denen ZwischenschichVen betragt im allgemeinen jeweils unabhangig voneinander 0,5 bis 15 \im, wobei Zwischen- 
schichtdicken von 1 bis 1 0 jim, insbesondere 1 bis B jim, bevorzugt sind. Die angegebenen Werte beziehen sich jeweils 
auf eine Zwischenschicht. Die Dicke der Deckschicht/en wird unabhangig von den anderen Schichten gewahlt und 
liegt bevorzugt im Bereich von 0,1 bis 10 urn, insbesondere von 0,2 bis 5 \im, vorzugsweise von 0,3 bis 4 jxm, wobei 
beidseitig aufgebrachte Deckschichten beziiglich Dicke und Zusammensetzung gleich oder verschieden sein konnen. 
55 Die Dicke der Basisschicht B ergibt sich entsprechend aus der Differenz von Gesamtdicke der Folie und der Dicke der 
aufgebrachten Deck- und Zwischenschicht/en und kann daher analog der Gesamtdicke innerhalb weiter Grenzen va- 
riieren. 

[0059] Die Erfindung betrifft weiterhin ein Verfahren zur Hersteliung der erfindungsgemaBen Polyesterfoiie nach dem 
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an sich bekannten Extrusions- oder Koextrusionsverfahren. Im Rahmen dieses Verfahrens wird so vorgegangen, dass 
die der einschichtigen Folie/die den einzelnen Schichten der Folie entsprechende Schmelze/entsprechenden Schmel- 
zen durch eine Flachduse extrudiert/koextrudiert wird/werden, die so erhaltene Folie zur Verfestigung auf einer oder 
mehreren Walze/n abgezogen wird, die Folie anschlieBend biaxial gestreckt (orientiert), die biaxial gestreckte Folie 
s thermofixiert und gegebenenfalls an der zur Behandlung vorgesehenen Oberflachenschicht corona- Oder flammbe- 
handelt wird. 

[0060] Die biaxiale Verstreckung wird im allgemeinen sequentieil durchgefuhrt. Dabei wird vorzugsweise zuerst in 
Langsrichtung (d.h. in Maschinenrichtung, =MD-Richtung) und anschlieBend in Querrichtung (d.h. senkrecht zur Ma- 
schinenrichtung, =TD-Richtung) verstreckt. Dies fuhrt zu einer Orientierung der Mplekuiketten. Das Verstrecken in 

10 Langsrichtung erfoigt bevorzugt mit Hiife zweier entsprechend dem angestrebten Streckverhaltnis verschieden schnell 
rotierenden Waizen. Zum Querverstrecken benutzt man allgemein einen entsprechenden Kluppenrahmen. 
[0061] Die Temperatur, bei der die Verstreckung durchgefuhrt wird, kann in einem relativ groBen Bereich variieren 
und richtet sich nach den gewunschten Eigenschaften der Folie. Im allgemeinen wird die Langsstreckung bei 80 bis 
130 °C und die Querstreckung bei 90 bis 150 °C durchgefuhrt. Das Langsstreckverhaltnis liegt allgemein im Bereich 

15 von 2,5:1 bis 6:1 , bevorzugt von 3:1 bis 5,5:1 . Das Guerstreckverhaltnis liegt allgemein im Bereich von 3,0:1 bis 5,0: 
1 , bevorzugt von 3,5:1 bis 4,5:1 . 

[0062] Die Verstreckung kann auch in einem Simultanstreckrahmen (Simultanstreckung) erfolgen, wobei die Anzahl 
der Streckschritte und die Abfolge (langs/quer) nicht von entscheidender Bedeutung fur das Eigenschaftsbild der Folie 
ist. Gunstig sind jedoch hier Strecktemperaturen < 125 °C und besonders gunstig < 115 °C. Die Streckverhaltnisse 

20 entsprechen denen im herkommlichen sequenzieilen Prozess. 

[0063] Bei der nachfolgenden Thermofixierung wird die Folie etwa 0,1 bis 1 0 s lang bei einer Temperatur von 150 
bis 250 °C gehalten. AnschlieBend wird die Folie abgekiihlt und dann in ublicher Weise aufgewickelt. 
[0064] Zur Einstellung weiterer gewunschter Eigenschaften kann die Folie chemisch behandelt werden oder auch 
corona- bzw. fiammbehandeltsein. Die Behandlungsintensitat ist so gewahlt, dass die Oberflachenspannung der Folie 

25 im allgemeinen iiber 45 mN/m liegt. 

[0065] Ebenso kann zur Einstellung weiterer Eigenschaften die Folie beschichtet werden. Typische Beschichtungen 
sind haftvermittelnde, antistatisch, schlupfverbessernd oder dehasiv wirkende Schichten. Es bietet sich an, diese zu- 
satzlichen Schichten uber in-line coating mittels wassriger Dispersionen vor der Querverstreckung auf die Folie auf- 
zubringen. 

30 [0066] Der besondere Vorteil der erfindungsgemaBen Folie ist ihr sehr hoher WeiBgrad und ihre hohe Opazitat. Der 
WeiBgrad der Folie betragt mehr als 80 %, bevorzugt mehr als 85 % und besonders bevorzugt mehr als 90 %. Die 
Opazitat der erfindungsgemaBen Folie betragt mehr als 55 %, bevorzugt mehr als 60 % und besonders bevorzugt 
mehr als 65%. 

[0067] Ein weiterer besonderer Vorteil der Erfindung liegt darin, dass bei der Herstellung der Folie immanent anfal- 
35 lendes Regenerat in einer Konzentration von 10 bis 70 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht der Folie, wieder 
fur den Herstellprozess verwendet werden kann, ohne dass dabei die physikalischen oder optischen Eigenschaften 
der Folie nennenswert negativ beeinfluBt werden. Insbesondere wird durch das Regenerat, das im wesentlichen aus 
Polyesterrohstoff und COC besteht, die Folie nicht undefiniert in der Farbe verandert, was allerdings bei den Folien 
nach dem Stand derTechnik der Fall ist. 
40 [0068] Daruber hinaus besteht ein Vorteil der Erfindung darin, dass die Hersteiiungskosten der erfindungsgemaBen 
Folie vergleichbar sind mit herkommlichen opaken Folien nach dem Stand derTechnik. Die sonstigen verarbeitungs- 
und gebrauchsrelevanten Eigenschaften der erfindungsgemaBen Folie bleiben im wesentlichen unverandert oder sind 
sogar verbessert. 

[0069] Die erfindungsgemaBe Folie eignet sich hervorragend zur Verpackung von licht- und/oder luftempfindlichen 
45 Nahrungs- und GenuBmitteln. Daneben ist sie auch hervorragend fur den Einsatz im industrieellen Bereich, z.B. bei 
der Herstellung von Pragefolien oder als Etikettenfolie, geeignet. Daneben ist die Folie naturlich besonders geeignet 
- fur Bildaufzeichnungspapiere, Druckbogen, magnetische Aufzeichnungskarten, um nur einige mogliche Anwendungen 
zu nennen. 

[0070] Das Verabeitungs- und das Wickelverhalten der Folie, insbesondere auf schnelllaufenden Maschinen (Wick- 
50 |er, Metallisierer, Druck- und Kaschiermaschinen) ist ausgesprochen gut. Ein MaB fur das Verarbeitungsverhalten ist 
der Reibungskoeffizient der Folie, der kleiner als 0,6 ist. Das Wickelverhalten wird neben einem guten Dickenprofil, 
einer hervorragender Planlage und niedriger Reibungskoeffizienten entscheidend durch die Rauhigkeit der Folie be- 
einfluBt. Es hat sich herausgestellt, dass die Wickelung der erfindungsgemaBen Folie insbesondere dann gut ist, wenn 
unter Einbehalt der anderen Eigenschaften die mittlere Rauhigkeit in einem Bereich von 30 bis 1000 nm liegt. Die 
55 Rauhigkeit laBt sich u.a. durch Variation der COC-Konzentration den Verfahrensparametern beim Herstellungsprozess 
im angegebenen Bereich variieren. 

[0071] Die nachstehende Tabelle (Tabeile 1) fasst die wichtigsten erfindungsgemaBen Folien eigenschaften noch 
einmal besonders illustrativ zusammen. 
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[0072] Zur Charakterisierung der Rohstoffe und der Folien wurden die folgenden MeBwerte benutzt: 
55 s V-Wert (standard viscosity) 

[0073] Die Standardviskositat SV (DCE) wird, angelehnt an DIN 53726, in Dichioressigsaure gemessen. 
Die intrinsische Viskositat (IV) berechnet sich wie folgt aus der Standardviskositat 
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IV (DCE) = 6,907 - 1 0" 4 SV (DCE) + 0,063096 

Reibung 

5 

[0074] Die Reibung wurde nach DIN 53 375 bestimmt. Die Gleilreibungszahl wurde 14Tage nach der Produktion 
gemessen. 

Oberflachenspannung 

10 

[0075] Die Oberflachenspannung wurde mittels der sogenannten Tintenmethode (DIN 53 364) bestimrnt. 
Rauhigkeit 

15 [0076] Die Rauhigkeit R a der Folie wurde nach DIN 4768 bei einem Cut-off von 0,25 mm bestimmt. 
WeiBgrad und Opazitat 

[0077] Die Bestimmung des WeiBgrades und der Opazitat erfolgt mit Hilfe des elektrischen Remissionsphotometers 
20 "ELREPHO" der Firma Zeiss, Oberkochem (DE), Normlichtart C, 2? Normalbeobachter. Die Opazitat wird nach DIN 
53 146 bestimmt. Der WeiBgrad wird als WG = RY + 3RZ - 3RX definiert. 

WG = WeiBgrad, RY, RZ : RX = entsprechende Reflexionsfaktoren bei Einsatz des Y-, Z- und X-Farbmessfilters. Als 
WeiBstandard wir ein Pressling aus Bariumsulfat (DIN 5033, Teil 9) verwendet. Eine ausfuhriiche Besehreibung ist z. 
B. in Hansl Loos "Farbmessung'V'Verlag Beruf und Schule, lizehoe (1989), beschrieben. 

25 

Lichtdurchlassigkeit 

[0078] Die Lichtdurchlassigkeit wird in Anlehnung an ASTM-D 1033-77 gemessen. 
30 Gfanz 

[0079] Der Glanz wurde nach DIN 67 530 bestimmt. Gemessen wurde der Reflektorwert als optische KenngroBe fur 
die Oberflache einer. Folie. Angelehnt an die Normen ASTM-D 523-78 und ISO 2813 wurde der Einstrahlwinkel mit 
60° eingestellt. Ein Lichtstrahl trifft unterdem eingestellten Einstrahlwinkel auf dieebene PrCifflache und wird von dieser 
35 reflektiert bzw. gestreut. Die auf den photoelektronischen Empfanger auffailenden Lichtstrahlen werden als proportio- 
nale elektrische GroBe angezeigt. Der MeBwert ist dimensionslos und muB mit dem Einstrahlwinkel angegeben wer- 
den. 

Glasubergangstemperatur 

40 

[0080] Die Glasubergangstemperatur T g wurde anhand von Folienproben mit Hilfe der DSC (Differential Scanning 
Calorimetry) bestimmt (DIN 73 765). Verwendet wurde ein DSC 1090 der Firma DuPont. Die Aufheizgeschwindigkeit 
betrug 20 K/min und die Einwaage ca. 12 mg. Im ersten Aufheizvorgang wurde der Glasubergang T g ermittelt. Die 
Proben zeigten vielfach eine Enthalpierelaxation (ein Peak) zu Beginn des stufenformigen Glasiibergangs. Als T g 
45 wurde die Temperatur genommen, bei der die stufenformige Veranderung der Warmekapazitat - unabhangig von der 
peakformigen Enthalpierelaxation - ihre haibe Hohe im ersten Aufheizvorgang erreichte. In alien Fallen wurde nur eine 
einzige Glasiibergangsstufe im Thermogramm beim ersten Aufheizen beobachtet. 

Beispiel 1 (erfindungsgemaB) 

50 

[0081] Chips aus Polyethylenterephthalat (hergestellt uber das Umestemngsverfahren mit Mn als Umesterungska- 
talysator, Mn-Konzentration: 1 00 ppm) wurden bei 1 50 °C auf eine Restfeuchte von unterhalb 1 00 ppm getrocknet und 
dem Extruder fur die Basisschicht B zugefuhrt. Daneben wurden Chips aus COC der Fa. Ticona: ©Topas 6015 (COC 
bestehend aus 2-Norbornen und Ethylen, siehe auch W. Hatke: Foiien aus COC, Kunststoffe 87 (1997) 1, S. 58-62) 
55 mit einer Glasubergangstemperatur T g von etwa 160 °C ebenfalls dem Extruder fur die Basisschicht B zugefuhrt. Der 
mengenmaBige Anteil an COC an der Gesamtfolie betrug 10 Gew.-%. 

[0082] AuBerdem enthielt die Basisschicht 5 Gew.-% Bariumsulfat (Blanc fixe XR-HX, Sachtleben Chemie) und 200 
ppm optischen Auf heller (©Tinopal, Ciba-Geigy, Basel). Die Additive Bariumsulfat und optischer Aufheller werden als 
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Masterbatch zugegeben. Das Masterbatch setzt sich aus Klarrohstoff, 50 Gew.-% Bariumsulfat und 2000 ppm opti- 
schem Aufheller zusammen und wird mit 10 Gew.-% in die Basis dosiert. 

[0083] Es wurde durch Extrusion und anschlieBende stufenweise Orientierung in Langs- und Querrichtung eine hoch- 
wei3e, opake, einschichtige Folie mit einer Gesamtdicke von 23 \im hergestellt. 
[0084] Basisschicht B, Mischung aus: 



85,0 Gew.-% 
10,0 Gew.-% 
5 Gew.-% 



Poiyethylenterephthalat-Homopolymer mit einem SV-Wert von 800 

COC der Fa. Ticona, Topas 6015 

Masterbatch mit Bariumsulfat und optischem Aufheller 



[0085] Die Herstellungsbedingungen in den einzelnen Verfahrensschritten waren; 



Extrusion 


| Temperaturen Basis-Schicht: 


280 ?C 




| Temperatur der Abzugswalze: 


30 °C 


Langsstreckung 


j Temperatur: 


80 bis 1 25 °C 




! Langsstreckverhaltnis: 


4,2 


Querstreckung 


| Temperatur: 


80 bis 1 35 °C 




j Querstreckverhaltnis: 


4,0 


Fixierung 


| Temperatur: 


230 °C 


Dauer 




3s 



[0086] Die Folie hatte die geforderten guten Eigenschaften und zeigte das gewunschte Handling und das gewunschte 
Verarbeitungsverhalten. Die erzielten Eigenschaften derart hergesteilter Folien sind in der Tabelle 2 dargestellt 

Beispiel 2 (erfindungsgemaB) 

[0087] Im Vergleich zu Beispiel 1 wurde jetzt in die Basisschicht 50 Gew-% Regenerat dazugegeben. Die Menge 
an COC in der damit hergestellten Basisschicht betrug wiederum 1 0 Gew.-% und die Menge an Bariumsulfat und 
optischem Aufheller waren gegenuber Beispiel 1 nicht geandert Die Verfahrensparameter wurden im Vergleich zu 
Beispiel 1 ebenfalls nicht geandert. Es wurde die Gelbverfarbung der Folie visuell beobachtet. Anhand der Tabelle 2 
sieht man, dass kaum eine Gelbverfarbung der Folie sichtbar geworden ist. 

Beispiel 3 (erfindungsgemaB) 

[0088] Im Vergleich zu Beispiel 1 wurde jetzt eine Folie mit einer Dicke von 96 u,m hergestellt. Die Menge an COC 
in der Basisschicht betrug 8 Gew.-%. Das Bariumsulfat und optischen Aufheller enthaltene Masterbatch wurde wieder 
mit 5 Gew.-% zur Basis dazugegeben. Die Verfahrensparameter wurden im Vergleich zu Beispiel 1 nicht geandert. Es 
wurde die Gelbverfarbung der Folie visuell beobachtet. Anhand der Tabelle 2 sieht man, dass keine Gelbverfarbung 
der Folie sichtbar geworden ist. 
[0089] Basisschicht B, Mischung aus: 



87,0 Gew.-% 
8,0 Gew.-% 
5 Gew.-% 



Polyethylenterephthalat-Homopolymer mit einem SV-Wert von 800 

COC der Fa. Ticona, Topas 6015 

Masterbatch mit Bariumsulfat und optischem Aufheller 



Beispiel 4 (erfindungsgemaB) 

[0090] Im Vergleich zu Beispiel 3 wurde jetzt in die Basis B 50 Gew.-% Regenerat dazugegeben. Die Menge an COC 
in der Basisschicht betrug wiederum 8 Gew.-% und die Menge an Bariumsulfat und optischem Aufheller waren gegen- 
uber Beispiel 1 nicht geandert.. Die Verfahrensparameter wurden im Vergleich zu Beispiel 1 nicht geandert. Es wurde 
die Gelbverfarbung der Folie visuell beobachtet. Anhand der Tabelle 2 sieht man, dass kaum eine Gelbverfarbung der 
Folie sichtbar geworden ist. 

Vergieichsbeispiel 1 



[0091] Es wurde Beispiel 1 aus der DE-A 2 353 347 nachgearbeitet. In Abanderung des Beispiels wurden zusatziich 
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50 Gew.-% Regenerat mitverarbeitet. Anhand derTabelle 2 sieht man, dass eine deutliche Gelbverfarbung der Folie 

sichtbar geworden ist. 

[0092] Basisschlcht B, Mischung aus: 



47,5 Gew.-% 
50,0 Gew.-% 
2,5 Gew.-% 



Polyethylenterephthalat-Homopolymer mit einem SV-Wert von 800 
Eigenregenerat (95 Gew.-% Polyester + 5 Gew.-% Polypropylen) 
Polypropylen 



Vergleichsbeispiel 2 

[0093] Es wurde Beispiel 1 aus der EP-A 0 300 060 nachgearbeitet. In Abanderung des Beispiels wurden zusatzlich 
50 Gew.-% Regenerat mitverarbeitet. Anhand derTabelle 2 sieht man, dass eine deutliche Gelbverfarbung der Folie 
sichtbar geworden ist 
[0094] Basisschicht B, Mischung aus: 



45,0 Gew.-% 
50,0 Gew.-% 
5,0 Gew.-% 



Polyethylenterephthalat-Homopolymer mit einem SV-Wert von 800 
Eigenregenerat (95 Gew.-% Polyester + 5 Gew.-% Polypropylen) 
Polypropylen 



Vergleichsbeispiel 3 



[0095] Es wurde Beispiel 1 aus der EP-A 0 360 201 nachgearbeitet. In Abanderung des Beispiels wurden zusatzlich 
50 Gew.-% Regenerat mitverarbeitet. Anhand derTabelle 2 sieht man, dass eine deutliche Gelbverfarbung der Folie 
25 sichtbar geworden ist 

[0096] Basisschicht B, Mischung aus: 



40,0 Gew.-% 
50,0 Gew.-% 
10,0Gew.-% 



Polyethylenterephthalat-Homopolymer mit einem SV-Wert von 800 
Eigenregenerat (95 Gew.-% Polyester + 5 Gew,-% Polypropylen) 
Polypropylen 



Vergleichsbeispiel 4 

[0097] Es wurde Beispiel 1 aus der DE-A 1 95 40 277 nachgearbeitet. In Abanderung des Beispiels wurden zusatzlich 
50 Gew.-% Regenerat mitverarbeitet. Anhand derTabelle 2 sieht man, dass eine deutliche Gelbverfarbung der Folie 
sichtbar geworden ist 
[0098] Basisschicht B, Mischung aus: 



43,5 Gew.-% 
50,0 Gew.-% 
6,5 Gew.-% 



Polyethylenterephthalat-Homopolymer mit einem SV-Wert von 800 
Eigenregenerat (95 Gew.-% Polyester + 5 Gew.-% Polystyrol) 
Polystyrol 



45 
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Patentanspruche 

1. HochweiBe, biaxial orientierte Polyesterfolie umfassend mindestens eine Basisschicht aus Polyesterrohstoff, da- 
. dutch gekennzeichnet, dass zumindest die Basisschicht Cycloolefincopolymeres (COC) in einer Menge von 2 

bis 60 Gew.-% und mindestens ein WeiBpigment in einer Menge 0,1 bis 25 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht 
dieser Schicht, enthalt, wobei die Glasubergangstemperatur des COCs im Bereich von 70 bis 270 °C liegt. 

2. HochweiBe Polyesterfolie nach Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, dass die Basisschicht zusatzlich einen 
optischen Aufheller in einer Menge von bis zu 5 Gew.-% enthalt. 

3. HochweiBe Polyesterfolie nach Anspruch 1 oder2, dadurch gekennzeichnet, dass das COC Monomereinheiten 
enthalt ausgewahlt aus derGruppeenthaltendNorbornen, Dimethyloctahydronaphthalin, Cyclopenten oder (5-Me- 
thyl)norbornen. 

15 4. HochweiBe Polyesterfolie nach einem der Anspruche 1 bis 3., dadurch gekennzeichnet, dass das COC eine 
Glasubergangstemperatur im Bereich von 90 bis 250 °C aufweist. 

5. HochweiBe Polyesterfolie nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, dass das COC eine Glasubergangstem- 
peratur im Bereich von 110 bis 220 °C aufweist. 

20 

6. HochweiBe Polyesterfolie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass die 
Folie einen WeiBgrad von mehr als 80 % aufweist. 

7. HochweiBe Polyesterfolie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, dass die 
25 Folie eine Opazitat von mehr als 55 % aufweist. 

8. HochweiBe Polyesterfolie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass die 
Folie einen Glanz von mehr als 10 aufweist. 

30 g. HochweiBe Polyesterfolie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass auf 
der COC-haltigen Schicht eine Deckschicht angeordnet ist. 

10. HochweiBe Polyesterfolie nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass zwischen der COC-haltigen Schicht 
und der Deckschicht eine zusatzliche Zwischenschicht angeordnet ist. 

35 

11. Verfahren zum Herstellen einer hochweiBen Polyesterfolie nach einem der Anspruche 1 bis 10, bei dem die der 
einschichtigen Folie/die den einzelnen Schichten der Folie entsprechende Schmelze/entsprechenden Schmelzen 
durch eine Flachduse extrudiert/koextrudiert wird/werden. die so erhaltene Folie zur Verfestigung auf einer oder 
mehreren Walze/n abgezogen wird, die Folie anschlieBend biaxial gestreckt (orientiert), die biaxial gestreckte Folie 

40 thermofixiert und gegebenenfalis an der zur Behandlung vorgesehenen Oberflachenschicht corona- oder flamm- 

behandelt wird, dadurch gekennzeichnet, dass die biaxiale Verstreckung sequentiell durchgefuhrt wird, wobei 
zuerst in Langsrichtung und anschlieBend in Querrichtung verstreckt wird, wobei die Temperatur, bei der Langs- 
streckung in einem Bereich von 80 bis 130 °C und die bei der Querstreckung in einem Bereich von 90 bis 150 °C 
eingestellt wird und wobei das Langsstreckverhaltnis in einem Bereich von 2,5:1 bis 6:1, bevorzugt von 3:1 bis 

45 5,5:1 , und das Querstreckverhaltnis in einem Bereich von 3,0:1 bis 5,0:1 , bevorzugt von 3,5:1 bis 4,5:1 , eingestellt 

wird. 

12. Verfahren zum Herstellen einer hochweiBen Polyesterfolie nach einem der Anspruche 1 bis 10, bei dem die der 
einschichtigen Folie/die den einzelnen Schichten der Folie entsprechende Schmelze/entsprechenden Schmelzen 

so durch eine Flachduse extrudiert/koextrudiert wird/werden } .die so erhaltene Folie zur Verfestigung auf einer oder 

mehreren Waize/n abgezogen wird, die Folie anschlieBend biaxial gestreckt (orientiert), die biaxial gestreckte Folie 
thermofixiert und gegebenenfalis an der zur Behandlung vorgesehenen Oberflachenschicht corona- oderflamm- 
behandelt wird, dadurch gekennzeichnet, dass die Verstreckung in einem Simultanstreckrahmen erfolgt, wobei 
die Strecktemperaturen auf < 125 °C, vorzugsweise < 115 °C eingestellt werden. 



55 



13. Verfahren nach Anspruch 11 oder 12, dadurch gekennzeichnet, dass die Folie nach der Verstreckung zur 
Thermofixierung uber einen Zeitraum von 0,1 bis 10 s lang bei einer Temperatur im Bereich von 150 bis 250 °C 
gehalten wird, anschlieBend abgekuhlt und dann aufgewickelt wird. 
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14. Verfahren nach einem der Anspruche 1 1 bis 13, dadurch gekennzeichnet, dass die Foliezur Einstellungweiterer 
gewiinschter Eigenschaften an mindestens einer ihrer Oberflachen chemtsch behandelt oder corona- bzw. f lamm- 
behandelt wird, wobei die Behandlungsintensitat ist so eingestellt wird, dass die Oberflachenspannung der Foiie 
uber 45 mN/m liegt. 

5 

15. Verfahren nach einem der Anspruche 1 1 bis 1 4, dadurch gekennzeichnet, dass die Folie zur Einstellung weiterer 
Eigenschaften zusalzlich mit einer haftvermittelnden oder einer antistatischen oder einer schlupfverbessernden 
oder einer dehasiv wirkenden Schicht uberzogen wird, wobei diese zusatzlichen Schichten durch in-line coating 
mittels wassriger Dispersionen nach der Langsstreckung und vor der Querstreckung auf die Folie aufbracht wer- 

10 den. 

16. Verfahren nach einem der Anspruche 11 bis 15, dadurch gekennzeichnet, dass der Folie bei der Herstellung 
immanent anfaflendes Regenerat in einer Menge im Bereich von 10 bis 70 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtge- 
wicht der Folie, zugesetzt wird. 
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17. Verwendung einer hochweiBen Polyesterfoiie nach einem der Anspruche 1 bis 10 zur Verpackung von licht- und/ 
oder luftempfindlichen Nahrungs- und GenuBmitteln oder fur den Einsatz im industrieellen Bereich, z.B. bei der 
Herstellung von Pragefolien oderals Etikettenfolie, oder fur Bildaufzeichnungspapiere, Druckbogen oder magne- 
tische Aufzeichnungskarten. 

18. Verwendung einer hochweif3en Polyesterfoiie nach einem der Anspruche 1 bis 10 zur Verarbeitung auf schnell- 
laufenden Maschinen zum Wickeln, Metal lis ieren, Drucken oder Kaschieren. 
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